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論文内容の要旨
本論文は、軽水炉燃料で生成する可能性のある Ba、 Sr、 Zr、 Ce 及び U からなるべロブスカイト型酸化物の熱物性
を評価するとともに燃料ベレット中の挙動を評価することを目的とする。本論文は以下の 4 章から構成される。
1 章では、軽水炉燃料の高燃焼度化という観点から、 Ba、 Sr、 Zr、 Ce 及び U からなるベロブスカイト型複合酸化
物に着目した背景を示した。上記系において形成される可能性のある化合物についてまとめ、ベロブスカイト型酸化
物の位置づけを示した。
2 章では、 Ba-M-O 系 (M: U、 Zr、 Ce) および Sr-M-O 系 (M: Zr 、 Ce) のベロブスカイト型酸化物を固相反応
にて合成し、デパイ温度、熱膨張率、比熱、溶融温度、熱伝導率をそれぞれ測定した結果を示した。デ、パイ温度は、
Ba 系ベロプスカイト、 Sr 系ベロブスカイトに類別することにより、原子の質量及び隣接イオン間距離で整理できる
ことを示した。熱膨張率については、 Ruffa のモデルで、予測される熱膨張係数はいずれも、実測値より大きな値とな
ることを示した。比熱に関しては、 BaU03 を除き調和振動子モデ、ルの調和項と膨張項の和で表現できることを示し
た。溶融温度に関しては、熱膨脹率との関連、熱振動との関連から整理すると BaU03 は他のベロブスカイト型酸化
物と異なる挙動であるが、凝集エネルギーという観点からクーロン因子でまとめると、 BaU03 も他のベロブスカイ
ト型酸化物に近いふるまいであることを確認した。 U を含むベロブスカイト型酸化物の熱伝導率は、室温付近におい
てフォノンの平均自由行程が格子定数程度まで低下しており、温度依存性を示さず熱伝導率下限値に近い値であるこ
とを示した。
3 章では、燃料ベレット中で生成した FP 元素の化学形態を理解するため、ペロブスカイト型酸化物の熱力学量を
評価し、化学ポテンシヤル図及び状態図によりその安定性について示した。格子振動を評価するため、分子動力学法
で BaU03 結晶中のイオンのふるまいを評価し、ブオノンの状態密度を評価し、金属イオンに比べ酸素イオンが高い
振動数でピークを持つことを示した。
4 章は結論であり、本研究で得られた成果を要約した。
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論文審査の結果の要旨
• 
本論文は、軽水炉燃料で、生成する可能性のある Ba、 8r、 Z1'、 Ce 及び U からなるべロブスカイト型酸化物の熱物性
を評価するとともに燃料ペレット中の挙動を評価することを目的としている。軽水炉燃料の経済性向上および使用済
み燃料の発生量低減の観点から、燃料の高燃焼度化が進められている。さらなる高燃焼度を目指す際、高燃焼度化に
よる燃料ペレットの挙動に関する理解を深めることが重要となる。その場合、 Ba、 8r、 Zr、 Ce 及び U からなるべロ
ブスカイト型複合酸化物の基礎物性を把握し、燃料ペレットの特性に及ぼす影響を予め評価しておくことが、高燃焼
度燃料の健全性を評価する上で重要である。本論文は、上記系において形成される可能性のある化合物の熱物性につ
いて系統的に測定・評価するともに、燃料ベレット中でのその挙動に関する研究の成果をまとめたものである。
主な成果は以下のように要約できる。
Ba-M-O 系 (M:U、 Zr、 Ce) および 8r-M-O 系 (M: Zr、 Ce) のベロブスカイト型酸化物を固相反応にて合成し、
デバイ温度、熱膨張率、比熱、溶融温度、熱伝導率を測定し、 1 )デノ《イ温度は、 Ba 系ベロブスカイト、 8r 系ベロ
ブスカイトに類別することにより、原子の質量及び隣接イオン間距離で整理できることを、 2) 熱膨張係数は Ruffa
のモデノレで予測される熱膨張係数より小さくなることを、 3) 比熱は BaU03 を除き調和振動子モデルの調和項と膨
張項の和で表現できることを、 4) U を含むベロブスカイト型酸化物の熱伝導率は熱伝導率下限値に近い値であるこ
とを、明らかにしている。
燃料ベレット中でのペロブスカイト型酸化物の挙動については、 1 )計算機手法を用い燃料ベレット中で生成した
FP 元素の化学形態及びベロブスカイト型酸化物の安定領域を、 2) 分子動力学法で BaU03 結晶格子振動を評価す
ることにより、フォノンの状態密度により金属イオンに比べ酸素イオンが高い振動数でピークを持つことを、明らか
にしている。
以上のように、本論文は軽水炉燃料中で生成する可能性のあるべロブスカイト型複合酸化物の熱物性および燃料ベ
レット中でのその挙動に関して、重要な知見を与えている。さらに、 Ba、 8r、 Zr、 Ce 及び U からなるベロブスカイ
ト型複合酸化物に関して多くの基礎的知見を提供している。これらの知見は、原子力工学及びセラミックス工学の発
展に寄与するところが大きい。よって本論文は博士論文として価値あるものと認める。
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